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@ Verfahren zur Her&tellung von (Melh)-acrsrtsaureB8tern und deren Venwendung. 

@ Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
Estern der Acryl- oder Methacrylsaure. wobei man Polyester 
bzw. Pclyether. die mindestens 2 freie Hydroxylgruppen pro 
MolekD! enthalten und durchschnlttllche Molekulargewichte 
zwlschen 400 und 4000 aufweisen. mit 100 bis 150 Mol.%, be- 
zogen auf die OH-Gruppen des Polyesters bzw. Polyethers. 
AcryisSure oder Methacrylsaure saurekatalysiert verestert, 
das dabei entstehende Wasser azeotrop entfemt und nach 
Neutralisation des Veresterungskatalysators die restliche 

^ Acryl- Oder Methacrylsaure mIt einer mindestens zwel Epoxld- 
gruppen pro Molekul aufwelsenden Epoxidverblndung urn- 

^ setzt. 

Die erfindungsgemSB hergestellten Produkte eignen sich ins- 
^ besondere fCir strahlungshartbare Oberzugsmassen. 
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Verfahren zur Herstellung von (Methj-acrylsaureestern und deren Verwendung 

Die vorliegende Erfiadung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
Estem der Acryl- oder Methacrylsaure mit hydroxylgruppenhaltigen Poly- 
05 estem oder Polyethern und deren Verwendung zur Herstellung strahlungs- 
hartbarer ttberzugsmassen, 2,B. in Lack-Formulierungen, welche durch UV- 
bzw* Elektronenstrahlen schnell gehSrtet werden kSnnen, 

Mit aktinischer Strahlung hSLrtbare Bindemittel auf Basis von linearen 
10 Oder verzweigten Polyestern sind bekannt, z.B. aus FR-A 2 029 567, 

DE-OS 28 38 691, DE-OS 31 06 570, EP-A 2866 und EP-A 54105. In alien die- 
sen Fallen werden die fiir die Polymerisation erf orderlichen Doppelbindun- 
gen durch Umsetzung der Hydroxylgruppen von linearen oder verzweigten 
Polyestern mit (Meth-)Acrylsaure eingefiihrt. 

15 

Die Schwierigkeit besteht in der Entfernung der nicht umgesetzten Acryl- 
saure aus dem Reaktionsgemisch. Hierzu sind beispielsweise komplizierte 
Waschvorgange notwendig, wie sie in der FR-A 2 029 567, der 
DE-OS 28 38 691 und der DE-OS 31 06 570 vorgeschlagen werden. Einen ande- 

20 ren Weg beschreibt die EP-A 2866, wonach zur Aufarbeitung des Reaktions- 
gemisches eine Vakuumd est illation durchgefUhrt wird. Eine weitere Moglich- 
keit wird in der EP-A 54105 aufgezeigt. Nach dem Veresterungsschritt wird 
die restliche Acrylsaure mit einer der SSuremenge aquivalenten Menge 
einer Mono- oder Diepoxidverbindung unter Verwendung von Tr i phenyl phos- 

25 phin als Katalysator umgesetzt. Die Tatsache, dafl die zur Veres terung 

eingesetzte Acrylsaure im Unterschufl vorliegt (max. 90 Mol.%, bezogen auf 
die Hydroxylgruppen des Polyesters) und zusatzlich nur teilweise in die- 
ser ersten Stufe umgesetzt wird, setzt die Verwendung von Polyesterolen 
mit einer hoheren Anzahl an Hydroxylgruppen voraus. Diese MaBnahmen fuh- 

30 ren sowohl beim Ausgangspoly ester als auch bei dem daraus hergestellten 
Polyesteracrylat zu hoheren Produktviskositaten. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein Verfahren zur Herstellung 
von Estem der (Meth)-acrylsaure mit hydroxylgruppenhaltigen Polyestern 
35 Oder Polyethern aufzuzeigen, das die oben geschilderten Kachteile der 

Verfahren des bekannten Standes der Technik nicht aufweist und insbeson- 
dere bins ichtlichbeno tig ter Cycluszeit und Ausnutzung der Einsatzstof f e 
deutliche Vor telle zeigt und mc5glichst universell verwendbar ist. 

40 Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung 
von Estem der Acryl- oder Methacrylsaure mit hydroxylgruppenhaltigen ■ 
organischen Verbindungen, das dadurch gekennzeichnet ist, dai3 man gesat- 
tigte, gegeb nenfalls Ethergruppen enthaltende Polyester, die mindestens 
Ls/HB 



- 2 - 



""0 1 



2 freie Hydroxylgrupx>eii pro Molekul enthalten, oder Polyether, die minde- 
stens 2 freie Hydroxylgruppeu pr Molekul enthalten, wobei diese Poly- 
ester Oder Polyether durchschnittliche Molekulargewichte M^^ zwischen 400 
und 4000 aufweisen, mit 100 bis 150 Mol.%, bezogen auf die OH-Gruppen des 

05 Polyesters bzw. Polyethers, Acrylsaure oder MethacrylsSure in Gegenwart 
eines sauren Veres terungskatalys a tors und mindestens eines Kohlenwasser- 
stoffs, der mit Wasser ein azeotropes Gemisch bildet sowie geringer Men- 
gen eines Polymeriaationsinhibitors unter azeotroper Entfemung des ent- 
fitehenden Wassers bei erhShter Temperatur verestert, nach der Veresterung 

10 den Kohl enwassers toff destillativ entfemt und nach Neutralisation des 
Veresterungskatalysators die restliche Acryl- oder MethacrylsMure mit 
einer der SSurezahl Squivalenten Menge einer mindestens zwei Epoxidgrup— 
pen pro Moleklil aufweiseriden Epoxidverbindung bis zu einer S^urezahl 
— 5 mg KOH/g umsetzt. 

15 

Durch das erf indungsgemSlle Verfahren werden die Nach telle der zuvor ge- 
nannten Verfahren des bekannten Standes der Technik vermieden. So las sen 
sich nach dem erf indungsgemaBen Verfahren beispielsweise auch solche Poly- 
ester- und Polyetheracrylate herstellen, bei denen aufgrtmd ihrer Polari- 

20 tat ein Auswaschen der uberschUasigen Acrylsaure mit Wasser oder wafirigen 
Losungen wegen irreversibler Emulsionsbildung nicht mdglich ist. Da der 
Ifaisatz der Hydroxylgruppen der Polyester bzw. Polyether mit (Meth)-acryl- 
saure im allgemeinen grSBer als 85 Z, vorzugsweise groBer als 90 % ist, 
sind Funktionalitaten^3, d.h. maximal 3 OH-Gruppen pro Polyolmolekul im 

25 allgemeinen ausreichend, um mit den erf indungsgemaBen Produkten hohe H3r- 
tungsgeschwindigkeiten bei gleichzeitig guter Kratzf estigkeit der Gber- 
ziige zu erzielen. Der geringe Auteil an nichtumgesetzten Hydroxylgruppeu 
fiihrt auBerdem zu niedrigviskosen Bindemitteln und verrlngert die Wasser- 
empf indlichkeit der daraus hergestellten Oberzuge, Damit verbunden ist 

30 auch ein geringer Konomerenbedarf , um die gewiinschten Verarbeitungsvis- 
kositaten einzustellen* 

Zu den fur das erf indungsgemaBe Verfahren zu verwendenden einzelnen Kompo- 
nenten ist folgendes auszufuhren: 

35 

Als gesSttigte, gegebenenf alls Ethergruppen enthaltende Polyester bzw* 
Polyether, die mindestens zwei freie Hydroxy Igruppen pro Molekul enthal- 
ten und die durchschnittliche Molekulargewichte M^^ zwischen 250 und 4000, 
vorzugsweise zwischen 450 und 2000 aufweisen, eignen sich die (iblichen. 

40 

Derartige hydroxylgruppenhaltige Polyester konnen z.B. in ublicher Weise 
durch Veresterung von Dicarbonsauren mit Diolen und Triolen hergestellt 
werden. Die Umsetzung kann dabei in Substanz oder in Gegenwart eines 
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Schleppmittels erfolgen. Die Ausgangsstoff e fur solche hydroxylgruppen- 
haltige P lyester (= Polyesterole) sind dem Fachmaan bekanat. Bevorzugt 
konnen als Dicarboasauren Bernsteinsaure. GlutarsSure, Mipinsaure, Seba- 
cinsaure, o-Phthalsaure , deren Isomere und Hy drier ting sprodukte sowie ver- 
05 esterbare Derivate» wie Anhydride oder Dialkylester der genannten Sauren 
eingesetzt werden. Als Diole kommen vorzugsweise in Betracht Ethylengly- 
kol, Propylenglykol-1,2 und -1,3, Butandiol-1,4, Hexandiol-1 ,6, Neopentyl- 
glykol, Cyclohexandimethanol sowie Polyglykole vom Typ des Ethyl englyko Is 
und Propyl englyko Is • 



10 



Als Triole sind in erster Linie Trimethylolpropan und Glycerin zu nennen. 



Zu den erf indungsgemafl einzusetzenden Polyesterolen zahlen auch Polycapro- 
lactondiole und -triole, deren Herstellung dem Fachmann ebenfalls bekannt 
15 ist. 

Als hydroxylgruppenhaltige Polyether (= Polyetherole) kotnmen z.B. solche 
in Frage, welche nach bekannten Verfahren durch Umsetzung von zwei- und/ 
Oder mehrwertigen Alkoholen mit verschiedenen Kengen an Ethylenoxid und/ 

20 Oder Propylenoxid erhalten werden konnen- Bei den E thy 1 englyko 1/ Pro py- 
lenglykol-Mischkondensationsprodukten kann die Umsetzung zweckmaI5iger- 
weise so gesteuert werden, dafl endstandig uberwiegend primare Hydroxy 1- 
gruppen entstehen- Desgleichen sind auch Polymerisations produkte des 
Tetrahydrofurans oder Butylenoxyds verwendbar. Das durchschnittliche Hole 

25 kulargewicht \ der Polyetherole soil wie bei den Polyesterolen zwischen 
400 und 4000, vorzugsweise zwischen 450 und 2000 liegen. 

Die hydroxylgruppenhaltigen Polyester bzw. Polyether werden mit 100 bis 
150 Mol.%, bezogen auf die Hydroxylgruppen des Polyesters bzw. Poly- 

30 ethers, Acrylsaure und/oder Methacrylsaure versetzt und in Gegenwart 
eines sauren Veresterungskatalysators, wie z.B. Schwef elsaure oder 
p-ToluolsulfonsMure, sowie in Gegenwart eines Kohlenwassers toffs, der mit 
Wasser ein azeotropes Gemisch bildet, bis zu einem Umsatz von mindestens 
85 %, vorzugsweise 90 bis 95 %, der Hydroxylgruppen des Polyesters bzw. 

35 Polyethers wie ublich, beispielsweise bei 60 bis 140' C verestert. Das ge- 
bildete Reaktionswasser wird azeotrop entfemt. Als Schleppmittel geeig- 
nete Kohlenwasserstoff e sind aliphatische und aromatische, z.B. Alkane 
und Cycloalkane, wie n-Hexan, n-Heptan und Cyclohexan, Aromaten wie Ben- 
zol, Toluol und die Xylol-Isomer en, und sog. Spezialbenzine, welche Siede 

40 grenzen zwischen 70 und 140'C aufweisen. Das eingesetzt e L6sungsmittel 
wird nach der Veresterung, gegebenenf alls unter vermindertem Druck, aus 
dem Reaktionsgemisch entf ernt. 
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Zur Vermeidiing einer vorzeitigen Polymerisation wird die Veresterung der 
Hydroxylgruppen des Polyols mit der ungesattigten Saure zweckmaBigerweise 
ia Gegenwart geringer Mengen von Inhibitoren durchgef uhrt. Dabei handelt 
es sich um die Ublichen, zur Verhinderung einer thermischen Polymerisa- 
05 tion verwendeten Verbindungen, z.B. vom Typ des Hydrochinons , der Hydro- 
chinonmonoalkylether, des 2,6-Di-t-butylphenols, der N-Nitrosoamine der 
Phenothiazine oder der PhosphorigsMureester. Sie werden im allgemeinen in 
Mengen von 0,001 bis 2,0 %, vorzugsweise in Mengen von 0,005 bis 0,5 %, 
bezogen auf die Summe von Polyol und (Meth)acrylsaure, eingesetzt. 

10 

Nach der Veresterung wird das Losungsmittel, d.h. der Kohlenwasserstof f , 
aus dem Reaktionsgemisch destillatiy, gegebenenfalls unter vermindertem 
Druck, entfemt. Der Veres terungskatalysator wird in geeigneter Weise 
neutralisiert, z.B^ durch Zusatz von tertiaren Aminen oder Alkalihydroxy- 
15 den, bevor die Reaktionsmischung mit einer der Saurezahl aquivalenten 
Menge einer Polyepoxidverbindung versetzt wird. Die Umsetzung der rest- 
lichen (Meth)aciryl saure mit der Polyepoxidverbindung erfolgt im allgemei- 
nen bei 90 bis 130, vorzugsweise bei 100 bis 110*C bis zu einer SSurezahl 
von ^5 mg KOH/g- 

20 

Im Hinblick auf elne gute Lagers tabilit^t der auf diese Weise erhaltenen 
Reaktionsprodukte hat sich eine Katalysierung mit stickstof f haltigen Ver- 
bindungen wie z.B. tert. Aminen oder mit Lewis-Basen vom Typ des Thiodi- 
glykols als besonders vorteilhaft erwiesen. 

25 

Als Epoxidverbindungen mit mindestens zwei, vorzugsweise drei, Epoxidgrup- 
pen pro Molekiil kommen z.B. in Betracht epoxidierte define, Glycidyl- 
ester von gesattigten oder ungesattigten CarbonsSuren oder Glycidylether 
aliphatischer oder aromatischer Polyol e. Bevorzugt sind Epoxidverbindun— 

30 gen mit durchschnittlich drei Epoxidgruppen/Molekiil . Derartige Produkte 
werden im Handel in gro6er Zahl angeboten. Besonders bevorzugt sind Poly- 
glycidylverbindungen von Bisphenol A-Typ und Glycidylether mehrfunkt lonel- 
ier Alkohole, z.B. des Butandiols, des Glycerins und des Pentaerythrits. 
Beispiele fiir derartige Polyepoxidverbindung en sind ^pikote 812 (Epoxid- 

35 wert: ca. 0,67) und Epikote 828 (Epoxidwert: ca. 0,53) und Epikote 162 
(Epoxidwert: ca. 0,61) der Pirma Shell. 

Durch den sehr hohen Veresterungsgrad von vorzugsweise > 95 Z, bezogen auf 
die Hydroxylgruppen des Polyesterols bzw. Polyetherols, weisen die erf in- 
40 dungsgemaB hergestellten Produkte eine geringe Viskositat auf. Ober die 
nach der Entfemung des Losungsmittels im Veres te rung sgemisch verblei- 
bende Acrylsauremenge laflt sich aufgrund der stochiometrischen Umsetzung 
mit den Polyglycidyl verbindungen der Epoxidacrylatanteil variieren. Auf 
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diese Weise und zusatzlich durch Auswahl entsprechender Polyepoxidverbin- 
dungen kann man die Eigenschaf ten des entstehenden Blndemittels gezielt 
variieren. 

05 Die erf indungsgemMfi hergestellten Polyolacrylate werden zur Verarbeitung 
im allgemeinen mit weiteren, aus der StrahlungshMrtung bekannten, monome- 
ren Acrylesterverbindungen versetzt. Beispielhaf t seien lediglich genannt 
4-t-Butylcyclohexylacrylat, Phenoxyethylacrylat , Hexandioldiacrylat , Tri- 
propylenglykoldiacrylat und Trimetbylolpropantriacrylat . Die mittels des 

10 erf indungsgemaflen Verfahrens hergestellten tJberzugsmittel werden zweck- 
mafligerweise entweder durch Elektronenstrahlen oder nach Zusatz von Photo- 
initiatoren durch UV-Strahlen vemetzt und ergeben Filme mit Eigenschaf- 
ten, die den Anforderungen der Praxis voll gerecht werden. 

15 Die folgenden Beispiele dienen der weiteren Erlauterung der Erfindung. 

Bei den in den Beispielen genannten Teilen und Prozenten handelt es sich, 
soweit nicht ausdriicklich anders angegeben, um Gewichtsteile bzw. Ge- 
wichtsprozente . 

20 Herstellung der Polyesterole 

Gemafl der in Tabelle 1 angegebenen Zusammensetzungen werden die Komponen- 
ten auf I60*C aufgeheizt. Anschliei3end wird die Temperatur stufenweise 
auf 210"C gesteigert und die Veresterung unter Anlegen von Vakuum solange 
25 fortgefuhrt, bis eine Saurezahl < 1 ,5 mg KOH/g erreicht ist. 

Tabelle I 





Polyesterole 






PES I 


PES II 


PES III 


PES IV 


Adlpinsaure 


(Telle) 


780 


1080 


876 


745 


Phthalsaureanhydrid 


It 


420 


548 


444 


503 


Ethylenglykol 


n 


600 


803 






Neopentylglykol 


ft 






936 




Hexandiol-1 ,6 


■1 








1003 


Trimethylolpropan 


ir 


560 


496 


603 


570 


SZ [mg KOH/g] 




0,6 


0,7 


0,9 


1,3 


OHZ [mg KOH/g] 




320 


270 


270 


246 



30 



35 



40 
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Herstellung der Polyesteracrylate 

Die Komponenten werdeti in den in Tabelle 2 angegebenen Anteilen zusammen- 
gegeben und auf 100 bis 110*C aufgeheizt. Es wird solange das Reaktions- 

05 wasser ausgekreist, bis die angegebene Menge erreicht ist. AnschlieBend 
wird das Schleppmittel bei vermindertem Druck (etwa 50 mbar) abgezogea. 
Dann neutralisiert man den Veresterungskatalysator mit einem tertiSren 
Amin, setzt die der bestimmten SSurezahl Equivalent e Epoxidmeage und den 
Katalysator zu. Wird ein Alkalihydroxid zur Neutralisation verwendet, so 

10 wird die entsprechende wSfirige oder alkoholische Losung vor dem Abzug des 
LSsungsmittels zugesetzt. Die Dmsetzung des Epoxids mit der iiberscbussi- 
gen Acrylsaure wird bei ca. 110*C bis z\m Erreichen einer SaurezahK 5 mg 
KOH/g durchgefiihrt. 



15 
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Belspiel 8 

712 Telle Adipinsaure, 180,5 Telle Fhthalsaureanhydrid, 969 Telle Diethy 
lenglykol, 465 Telle Cydohexan, 6,65 Telle SchwefelsSure und 1,9 Telle 

05 hjrpophosphorlge Saure werden zusammengegeben und aufgehelzt, Nachdem 

170 Telle Wasser ausgekrelst slud, werden 528 Telle AcrylsMure, 271 Tel- 
le Cyclohexan, 2,1 Telle Methylhydrochlnonmonomethylester, 1,05 Telle 
Keroblt TBK und 0,07 Telle Fhenothiazin zugesetzt. Anschllefieod wlrd wel- 
ter Wasser ausgekrelst (130 Telle In 10 Stunden). Nach destlllativer Ent 

10 femung des L5sungsmlttels welst das Reaktlonsgemlsch elne Saurezahl von 
41 mg KDH/g auf. Es werden nun 12,7 Telle Dime thy lethanolamln, 228 Telle 
PTGE und 9,1 Telle Thlodlglykol zugegeben und die Reaktlon bel 105 bis 
110*C fortgefUhrt. Nach 5 Stunden 1st elne SZ von 4,5 mg KOH/g errelcht. 
Die Vlskositat*] 23'C betragt 1,7 Pas. 

15 

Verglelchsbelsplel 

Das Polyesterol und das entsprechende Acrylat werden auf die In Bel- 
spiel 8 beschrlebene Weise hergestellt. Dann wlrd f olgendermaBen welter- 

20 verfahren: Zur Neutralisation des Veres terungskatalysa tors werden 

54,3 Telle elner 10 Zlgen ethanollschen NaOH-LSsung zugegeben, 1 Stunde 
am Riickflufl erhltzt und dann das LSsungsmittel abgezogen. AnschlleDend 
werden aufgrund der Saurezahl von 40 mg KOH/g 257 Telle Eplkote 828 xxad 
25 Telle Thlodlglykol zugegeben- Man laflt bel llO'C reagleren und erhalt 

25 elne Saurezahl von 3,7 mg KOH/g. Die Vlskosltat betragt 1,12 Pas. 

Prufung der Lackelgenschaf ten 

Die gemaU den Belsptelen hergestellten Produkte werden nach Verdiinnen auf 
30 Verarbeltungsvlskositat und Zusatz elnes Photoinltlators bzw. einer Photo 
inltiatorkomblnation in einer 100 |i-Schicht (= NaBf ilmstarke) auf Glas 
aufgetragen und In einem Abstand von ca. 10 cm an einer Quecksilbermlttel 
drucklampe mlt elner Lelstung von 80 W/cm vorbelgef uhrt. Die Bestrahlung 
erfolgt unter Luft. Der in Tabelle 3 fur die Reaktivitat angegebene Zah- 
35 lenwert gibt dlejenlge Bandgeschwindlgkelt an, bel der ein kratzfester 
tJberzug erzielt wlrd. 
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Pat ent ans p r iiche 

1. Verfahren zur Herstellung voa Estem der Acryl- oder Methacrylsaure 
mlt hydroxy Igruppenhaltigen organischen Verbinduagen, dadurch gekenn* - 

05 zei chnet , dafl man geaSttigte, gegebenenfalls Ethergruppen enthaltende 

Polyester, die mindestens 2 freie Hydroxylgruppeu pro Moleklil enthal- 
ten, Oder Polyether, die mindestens 2 freie Hydroxylgruppeu pro Mole- 
kul enthalten, wobei diese Polyester oder Polyether durchschnittliche 
Molekulargewichte zwischen 400 und 4000 aufweisen, mit 100 bis 

10 150 Mol.Z, bezogen auf die Oft-Gruppen des Polyesters bzw. Poly ethers, 

Acrylsaure oder Methacrylsaure in Gegenwart eines sauren Veres terungs- 
katalysators und mindestens eines Kohlenwasserstoffs, der mlt Wasser 
ein azeotropes Gemisch bildet^ sowie geringer Mengen eines Polymerisa- 
tions inhibitors unter azeotroper Entfemung des entstehenden Wassers 

15 bei erhShter Temperatur verestert, nach der Veresterung den Kohlen- 

wasserstoff destillativ entfemt und nach Neutralisation des Vereste- 
rungskatalysators die restliche Acryl- oder Methacrylsaure mit einer 
der Saurezahl aquivalenten Menge einer mindestens zwei Epoxidgrup- 
pen pro Molekiil avifweisenden Epoxidverbindung bis zu einer Saurezahl 

20 ^5 mg KOH/g umsetzt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet , dafi man als ge— 
sattigte, gegebenenfalls Ethergrxtppen enthaltende Polyester oder Poly- 
ether solche verwendet, die eine OH-Fimktionalitat zwischen 2 und 3 

25 aufweisen. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet , daB die 
Hydroxylgruppeu der gesMttigten, gegebenenfalls Ethergruppen enthal- 
tenden Polyester oder Polyether zu mindestens 85, vorzugsweise 90 bis 

30 95 Z mit Acrylsaure oder Methacrylsaure veresterc werden. 

4- Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekenn- 
zeichnet , dafl zur Neutralisation des Veres terungskatalysa tors ter- 
tiSre Amine oder wSBrige Losungen von Alkali- oder Erdalkalihydroxi- 
35 den verwendet werden. 

5. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekenn- 

zeichnet , dal3 zur Umsetzung der restlichen Acryl- oder Methacrylsaure 
eine Epoxidverbindung mit drei Epoxidgruppen pro Molekiil verwendet 
40 wird. 



6. 



Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet , dafi als Epoxidver- 
bindung der Triglycidylether des Pen t aery thrits verwendet wird. 
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7» Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekenn- 

zelchnet , dafi fiir die Umsetzung der rest lichen Acrylsaure oder Meth- 
acrylsaure Thiodiglykol als Katalysator verwendet wird. 

05 8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekenn- 
zeichnet , dafl das Umsetzungsprodukt der restlichen AcrylsMure oder 
Methacrylsaure mit der Epoxidverbindung in einer Menge von 5 his 
25 Gew.% der Gesamtmenge des Veresterungsproduktgemisches erhalten 
wird- 
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9. Verwendung der nach einem Verfahren gemSB einem der vorhergehenden 
Anspriiche hergestellten Produkte in strahlungshMrtbaren Uberzugs- 
massen. 



15 



